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La presente invention concerne un procede pour 
la conduite de reactions exothermiques en phase 
gazeuse. en particulier pour la synthese de 1' ammo- 
niac a partir de Tazote et de I'hydrogene, et un 
appareil tres utiiisable pour la conduite de ces reac- 
tions. 

Ainsi qu'il est bien connu, la synthese de I'ammo- 
niac a partir de i'azote et de I'hydrogene est un pro- 
cede qui se met en ceuvre sur une grande echetle 
dans la pratique. Cette synthese s'effectue normale- 
ment sous pression elevee, a savoir entre 150 et 
1 000 atmospheres, et a des temperatures clcvees, 
par exemple entre 400 et 600 °C, en presence d'un 
catalyseur qui habituellement consiste essentielle- 
ment en fer poreux. La reaction entre f azote et 
I'hydrogene est exothermique et par consequent on 
doit prendre soin d'assurer que la temperature de 
la masse de catalyseur dans laquelle se produit la 
reaction ne s'eleve pas dans une mesure indesirable, 
car dans ce cas la conversion est defavorablement 
influencee. Pour que Ton obtienne, par consequent, 
les meilleurs rendements, la temperature dans cette 
synthese doit etre maintenue autant que possible a 
une valeur optimaJe, qui depend de la teneur en 
ammoniac. Des temperatures tant trop elevees que 
trop basses ont une influence defavorable sur la 
conversion, et entrainent par consequent une pro- 
duction reduite d'ammoniac. Ceci, evidemment, doit 
etre evite autant que possible. 

Pour empecher la temperature de la masse de 
catalyseur de trop s'elever, cette masse est habituel- 
lement refroidie en utiHsant la chaleur de la reac- 
tion pour chauffer le gaz de synthese, qui se forme 
a partir de Fazote et de Thydrogene, a une tempe- 
rature comprise entre 300 et 450 °C, de preference 
entre 375 et 400 °C. A cet effet, ce gaz de synthese 
peut etre introduit par exemple par au moins un 
tube qui passe a travers le lit de catalyseur, le gaz 
de synthese avancant dans le tube dans la meme ' 



direction que le gaz qui est en contact avec le lit 
de catalyseur et avec lequel le gaz de synthese est 
en relation d'echange de chaleur a travers la paroi 
du tube. 

Toutefois, une methode de refroidissement de ce 
type presente des inconvenients. La premiere partie 
du lit de catalyseur, par exemple, est certainement 
refroidie, mais ensuite le gaz de synthese s'ecoulant 
dans le tube a atteint une temperature telle qu'il 
ne peut absorber que peu ou plus du tout de cha- 
leur de la partie ulterieure du lit. La consequence 
en est que la partie ulterieure du lit de catalyseur 
n'est pratiquement pas refroidie, ou est insuffisam- 
ment refroidie, de sorte que la temperature de cette 
partie du lit de catalyseur peut devenir trop elevee, 
avec le resultat que la conversion diminue. De plus, 
la temperature optimale de conversion est d'autant 
plus basse que la proportion d'ammoniac dans le gaz 
transforme est plus forte, ce qui implique qu'il est 
d'une importance essentielle que cette partie ulte- 
rieure de la masse de catalyseur soit suffisamment 
refroidie. 

II y a lieu de noter aussi que la partie du lit 
de catalyseur qui vient d'abord en contact avec ie 
gaz de synthese peut etre surchauffee en raison de 
1'intensite de la reaction qui se produit, entrainant 
une reduction trop rapide de '1'activite du catalyseur, 
et tine diminution correspondante de la conversion. 
Dans cette methode, par consequent, la premiere par- 
tie -du catalyseur est refroidie d'une maniere inten- 
sive, avec le resultat toutefois que le refroidissement 
du reste de la masse de catalyseur est malheureu- 
sement moins efficace. 

On se trouve aussi en presence de consequences 
indesirables si le gaz de synthese qui sert de fluide 
de refroidissement est passe dans un tube dans une 
direction opposee a la direction d'ecoulement du 
gaz venant en contact avec la masse de catalyseur. 
Dans ce cas, la premiere partie du lit de catalyseur, 
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dans laquelle se produu principalement la reaction, 
n'est pas refroidie, ou n'est refroidie que tres insuf- 
fisarnment, tandis que la demiere partie du lit est 
trop fortement refroidie. Le resultat en est que la 
conversion dans cette premiere et importante partie 
de la masse de catalyseur est defavorablement in- 
fluencee- 

L'invention fournit maintenant un procede poux 
la conduite de reactions exothermiques en phase 
gazeuse, en particulier pour la synthese de 1'am- 
moniac, qui remedie aux inconvenients mentionnes 
ci-dessus, et done dans lequei on obtient un refroi- 
dissement plus approprie de tont le lit de catalyseur, 
avec pour consequence un plus haul degre de con- 
version. 

Le principe sur Sequel est base le refroidisse- 
ment superieur du lit de catalyseur selon l'inven- 
tion consiste en ce que ce lit est refroidi par le gaz 
de synthese qui avance dans des tubes a la fois en 
ecoulement dans le meme sens et en ecoulement a 
confcre-courant par rapport a la direction dans la- 
queUe le gaz de synthese passe a travers le lit de 
catalyseur. 

L'invention concerne done un procede pour la 
conduite de reactions dans la phase gazeuse, en 
particulier la synthese de i'ammoniac a partix de 
1'azote et de 1'hydrogene, procede dans lequei un 
gaz de synthese p rechauffe obtenu par echange de 
chaleur avec le melange de gaz deja transforme 
est passe a travers un lit de catalyseur, et ce procede 
est caracterise en ce que le gaz de synthese, avant 
d'arriver en contact avec la .masse de catalyseur, est 
passe dans un ou plusieurs tubes a travers le lit 
de catalyseur dans la meme -direction que celle dans 
laquelle le gaz passe a travers le lit de catalyseur, 
et ensuite le gaz de synthese ainsi prechaufle, apres 
avoir ete melange avec du gaz de synthese froid, 
est passe de nouveau dans un ou plusieurs tubes a 
travers le lit de catalyseur dans une direction op- 
posee a celle dans laquelle le gaz passe a travers 
le lit de catalyseur apres avoir quitte ce dernier 
ou ces derniers tubes. 

Selon un mode de mi.se en ceuvre convenable de 
1'invention, la quantite du gaz de synthese froid 
ajoutee au gaz prechaufle est telle que le melange 
resultant amene la premiere partie du lit de cata- 
lyseur, avec laquelle il vient en relation d'echange 
de chaleur, dans rintervalle de temperature desire. 
Le reste du lit de catalyseur est porte essentielle- 
ment a la temperature desiree par echange de cha- 
leur avec le gaz de synthese qui a passe d'abord 
dans les tubes dans la meme direction que le gaz 
qui est en contact avec le catalyseur. 

L'effieacite de refroidissement du gaz de synthese 
est de preference telle que le lit de catalyseur soit 
maintenu a une temperature comprise entre 450 °C 
et 550 °C. 

L'appareil utilisable avec le procede selon l'in- 



vention comprend un lit de catalyseur a travers le- 
quei passent deux groupes de tubes, chaque groupe 
consistant en au moins un tube, une chambre col- 
lectrice de gaz d'un cote du lit a laquelle les deux 
groupes de tubes sont relies, une canalisation d'en- 
tree et une canalisation de sortie pour le gaz de 
synthese situees <le l'autre cote du lit et reliees cha- 
cune a 1'un des groupes de tubes, et un raccord 
direct separe vers la chambre collectrice pour 1'ar- 
rivee d'une quantite supplernentaire de gaz de syn- 
these. 

Au dessin annexe donne a titre d'exemple non 
limitatif, la figure unique represente en coupe lon- 
gitudinale une realisation convenable d'un disposi- 
tif selon l'invention. 

L'appareil comprend un recipient cylindrique sup- 
portant la pression eomportant une paroi 1 et pre- 
sentant des entrees 11, 4 et 2. A 1'interieur de ce 
recipient, se trouve un recipient cylindrique interieur 
9 dans lequei sont -disposes un echangeur de chaleur 
5, un tube 7 avec un element chauffant 8, et un lit 
de catalyseur 10. Par 1'entree 11, passe le gaz de 
synthese qui arrive, qui s'ecoule dans I'espace annu- 
laire entre 1 et 9, principalement pour maintenir 
a. un bas niveau la temperature de la paroi 1, par 
exemple a 100 °C. Ceci a pour resultat que le gaz 
est chauffe. Dans 1'echangeur de chaleur 5, le gaz 
est encore chauffe par echange de chaleur avec le 
gaz qui a quitte le lit de catalyseur et qui se trouve 
a une temperature de par exemple 400 a 500 °C 
Du gaz de synthese froid peut etre introduit par une 
entree 4. Le gaz de synthese ainsi deja prechaufle 
est ensuite passe dans le tube 7 dans lequei est 
dispose i'element de chauflage electrique 8. 

Le gaz ainsi prechauffe est passe dans un tube 
12 dans lequei le gaz sert de fluide de refroidisse- 
ment pour la masse de catalyseur 10. Dans la cham- 
bre collectrice de gaz ou le eoHecteur 14, le gaz de 
synthese qui a servi de fluide de refroidissement 
est melange avec le gaz de synthese froid qui a ete 
introduit par 1'entree 2 et qui s'ecoule dans la cana- 
lisation calorifugee 15. Le melange resultant est passe 
dans des tubes 13 a travers la masse de catalyseur 
10. Dans ces tubes 13, ce melange de gaz, qui a ete 
ramene a une temperature plus basse en etant me- 
lange avec le gaz de synthese froid, est utilise en 
particulier comme fluide de refroidissement pour la 
demiere partie de la masse de catalyseur, e'est-a- 
dire la partie avec laquelle ce melange de gaz venant 
du collecteur 14 vient dabord en contact d'echange 
de chaleur- La quantite de gaz de synthese froid 
qui doit etre introduite dans le collecteur 14 par le 
tube 15 est en meme temps telle que quand le gaz 
quitte le tube 13 il ait, comme resultat de Pechange 
de chaleur qui s'est produit la, la temperature desiree 
a laquelle le gaz de synthese vient d'abord en con- 
tact avec la masse de catalyseur. Apres avoir quitte 
1c lit dc catalyseur, le melange de gaz transforme 
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con tenant <3e 1' ammoniac qui en resulte sort du re- 
cipient sous pression a travers i'echangeur de cha- 
leur 5 et par une canalisation dc sortie 6. 

Le dessin ci-dessus n'est que shematique et 
i! est evident que de nombreuses variantes peuvent 
etre apportees tout en main tenant le refroidissement 
a la fois en ecoulement parallele et a contre-courant 
de la masse de catalyseur. Dans la pratique, il y 
aura un grand nombre de tubes 12 et 13 passant 
a travers la masse de catalyseur pour assurer que le 
refroidissement de la masse de catalyseur et le pre- 
chauffage du gaz de syn these se produisent aussi 
efficacement que possible. 

Exemple. — Le tableau donne les resultats de 
deux experiences dans des conditions de fonctionne- 
ment pratique d'un petit reacteur industrial de syn- 
these construit selon 1'invenlian. Le reacteur contient 
1,5 m 3 de catalyseur et il est utilise commc reacteur 
de precontact. En dehors du fait que le gaz frais 
ne contient pas d'ammoniac, mais contient peut etre 
un peu plus d'impuretes, on peut admettre que les 
conditions de fonctionnement sont similaires a celles 
qui pourraient etre prevues dans un gros reacteur 
construit selon Fin vent ion. 

La colonne A indique des conditions de fonction- 
nement caracteristiques avec une charge normale. 
U apparait que Ton obtient une teneur exception- 
nellement forte en ammoniac, ce qui est conforme 
a Finvention. 

La colonne B indique les conditions de fonction- 
nement pour une lourde charge; il apparait qu'une 
forte production peut alors etre obtenue. II apparait 
aussi que dans les deux cas la distribution de la 
chaleur sc rapproche beaucoup de la distribution 
opti male. Les deux exemples ne represented pas 
des conditions excessives, et ne limitent pas Finven- 
tion a ces conditions, mais donnent seulement les 
resultats de mesures correspond ant a une serie li- 
mitee d'experiences. Dans cette serie d'experiences, 
la quantite de gaz arrivant a la chambre de melange 
contenait de 20 a 45 % de gaz frais par rapport 
au total du gaz. 



Tableau 

Conditions de fonctionnement d'un petit reacteur 
industriel de synthese construit selon Vinventien 

Quantity de catalyseur : 

1,5 m 3 A B 

Quantite de gaz frais, m 3 

normaux/heure 15 000 25 000 

Teneur en NH 3 a rentree, 

% en voiume Neant Neant 

Teneur en NH 3 a la sor- 
tie, % en volume .... 18,4 16,7 

Production en tonnes me- 
triques normales par 

jour 35 54 



% de ga2 arrivant a la 
chambre de melange . . 


42 


22 


Pression en atmospheres . 


289 


292 


Teneur en gaz inerte, % 


0,3 


0,3 


Temperatures en degrcs centigrades 




Au-dessus du catalyseur . 


460 


449 


Au niveau 3/4 par rap- 


485 


512 




568 


556 




536 


546 


Au bas du catalyseur — 


455 


492 


Temperatures des parois. 


56 a 128 42 a 84 



RESUME 

L'invention concerne notamment : 

1° Un procede pour conduire des reactions . exo- 
thermiques dans la phase gazeuse, en particulier la 
synthese de 1'ammoniac a partir de l'azote et de 
l'hydrogene, procede dans lequel un gaz de synthese 
prechaufle obtenu par echange de chaleur avec le 
melange de gaz transforme est passe a travers un 
lit de catalyseur, caracterise en ce que le gaz de 
synthese, avant de venir en contact avec la masse de 
catalyseur, est passe dans un ou plusieurs tubes a 
travers le lit de catalyseur Jans la meme direction 
que ccllc dans laquelle le gaz passe ensuite a travers 
le lit de catalyseur, apres quoi ce gaz de synthese 
ainsi encore prechauffe, apres avoir ete melange avec 
du gaz de synthese froid, est passe de nouveau dans 
un ou plusieurs tubes a travers le lit de catalyseur 
dans une direction opposee a ceHe dans laquelle le 
gaz s'ecoule a travers le lit de catalyseur apres avoir 
quitte ce dernier ou ces derniers tubes; 

2° Des modes de mise en ceuvre de ce procede 
presentant les particularites suivantes, prises sepa- 
rement ou en combinaison : 

a. La quantite de gaz de synthese froid ajoutee 
au gaz prechaufle est telle que le melange resultant 
porte la premiere partie du lit de catalyseur, avec 
laquelle il vient en contact d'echange de chaleur, a 
•la temperature desiree, tandis que le Teste du lit 
de catalyseur est porte essentieilement a la tempe- 
rature desiree par echange de chaleur avec le gaz de 
synthese qui s'est ecoule dans la meme direction 
que le gaz qui est en contact avec le catalyseur; 

6. L'efficacite de refroidissement du gaz de syn- 
these est telle que le lit de catalyseur se trouve 
maintenu a une temperature comprise entxe 450 °C 
et 550 °C; 

3° L'ammoniac obtenu par synthese a partir d'a- 
zote et d'hydrogene par le procede precite; 

4° Un appareil utilisahffe avec le procede precite, 
comprenant un lit de catalyseur a travers lequel 
passent deux groupes de tubes, chaque groupe con- 
sistant en au moins un tube, une chambre collec- 
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trice de gaz d J un cote du lit a laqueile les deux 
groupes de tubes sont relies, one canalisation d'en- 
tree et une canalisation de sortie pour 3e gaz de 
syn these situees de i'autre cote du lit et reliees cha- 



cune a Fun des groupes <le tubes, et un raccord di- 
rect separe vers la cbambre collectrice pour Farri- 
vee d'une quantite supplementaire de gaz de syn- 
these froid. 
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